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fuel cell system has an anode chamber and a cathode chamber separated from one another by a proton-cc 
membrane. A cathode supply line supplies gas containing oxygen to the cathode chamber, and an anode si 
supplies a liquid coolant/fuel mixture to the anode chamber. The anode chamber is located in an anode circ 
includes a gas separator and a pump, and with a cooler and a water separator being located in the separate 
flow from the gas separator in the flow direction. According to the invention, the anode circuit has an operati 
pressure of at least 2.5 bars. The cooler is also cooled by a medium at ambient temperature 
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Prufungsantrag gem. § 44 PatG ist gestellt 
@ Brennstoffzellensystem 

® Brennstoffzellensystem mit einem Anodenraum und 
einem Kathodenraum, die durch eine protonenleitende 
Membran voneinander getrennt sind, mit einer Katho- 
denzuleitung zurZufuhr von sauerstoffhaltigem Gaszum 
Kathodenraum, einer Anodenzuleitung zur Zufuhr eines 
flussigen Kuhlmittel/Brennstoff-Gemisches zum Anoden- 
raum, wobet der Anodenraum in einem einen Gasab- 
scheider und eine Pumpe umfassenden Anodenkreislauf 
angeordnet ist, und wobei im Abscheidegasstrom des 
Gasabscheiders in Strdmungsrichtung ein Kuhler und ein 
Wasserabscheider angeordnet sind. 

ErTindungsgemaS weist zum einen der Anodenkreislauf 
einen Betriebsdruck von mindestens 2,5 bar auf. Zum an- 
deren wird der Kuhler mit einem Umgebungstemperatur 
aufweisenden Medium gekiihlt. 



o 
o 

CO 

o 

o 
o 



BUNDESDRUCKEREI 07.00 002 035/602/1 



13 



DE 199 08 

l 

Beschreibung 

Die Erfindung betrifft ein Brennstoffzellensystem mit ei- 
nem Anodenraum und einem Kathodenraum, die durch eine 
protonenleitende Membran voneinander getrennt sind. 5 

Zur Zeit ist zor Verstromung von fltissigen Energietragem 
in einem Brennstoffzellensystem mit Protonenaustauscher- 
meinbran (PEM-BrennstofFzelle) weltweit schwerpunktma- 
Big die Reformierung von Methanol in einem Gaserzeu- 
gungssystem vorgesehen. Dabei wird ein Wasser/Methanol- 10 
Gcmisch vcrdampft und in cincm Reformer zu Was sers toff, 
Kohlendioxid und Kohlenmonoxid umgesetzt. Verdamp- 
fung und Reformierung sind hinsichtlich des energetischen 
Umsatzes sehr aufwendig. Dies hat Wirkungsgradverluste 
fur das Gesamtsystem zur Folge. Daniber hinaus sind Gas- 15 
autbereitungsschritte zur Reinigung des Reformierungsga- 
ses notwendig. Das gereinigte Gas wird dann dem PEM- 
Brennstoffzellensystem zugeflihrt. 

Ein weiteres Problem stellt der Wassereinsatz fur die Re- 
formierung dar. Das auf der Kathodenseite anfallende Pro- 20 
a » ^i/-+iTro cc-ar ra\ r-\-\t -7vrr> Decking dec Wclc csrhs'.-i shelter nicht 
aus. Hierdurch wird ein separater Wassertank notwendig. 

Aus der DE 197 01 560 Al ist ein gattungsgemafies mit 
einem flussigen Brennrnittel/Kuhlmittelgemisch beauf- 
schlagtcs Brennstoffzellensystem bckannt. Im Anodcnkrcis- 25 
lauf ist ein Gasbascheider zum Abtrennen von Kohlendioxid 
aus dem Brennrnittel/Kuhlmittelgemisch und eine Umwalz- 
pumpe vorgesehen. Weiterhin ist eine Vorrichtung zum Zu- 
dosieren von Brennmittel in den Anodenkreislauf vorgese- 
hen. im Abscheidegasstrom des Scheiders ist stromab eines 30 
weiteren Gasabscheiders ein Kiihler vorgesehen. Das Sauer- 
stoff und Wasserdampf umfassende Kathodenabgas des be- 
kannten Brennstoffzellensystems wird durch einen Wasser- 
abscheider geleitet, wobei das abgeschiedene Wasser dem 
Anodenkreislauf zugefUhrt wird. 35 

Ausgehend hiervon liegt der Erfindung die Aufgabe zu- 
grunde, ein Brennstoffzellensystem mit protonenleitender 
Membran mit verbessertem Gesamtwirkungsgrad bereitzu- 
stcllcn. 

Zur Losung dieser Aufgabe wird erfindungsgemiiB ein 40 
Brennstoffzellensystem mit den Merkmalen des Anspruchs 
1 vorgeschlagen. 

Durch den erfindungsgemaBen Betrieb des Anodenkreis- 
laufes bei einen Betriebsdmck von mindestens 2,5 bara und 
durch die Beaufschlagung des Kiihler mit einem Umge- 45 
bungstemperatur aufweisenden Medium und dem dadurch 
bedingten maximalen Temperaturgefalle wird moglichst 
viel Wasser beziehungsweise Brennmittel aus dem heiBen, 
dampfreichen Anodenabgas zuriickgewonnen und damit der 
Gesamtwirkungsgrad des Brennstoffzellensystems opti- 50 
miert. 

Weitere Vorteile und Ausgestaltungen gehen aus den Un- 
teranspruchen und der Beschreibung hcrvor. Die Erfindung 
wird anhand eines Ausfiihrungsbeispieles in der Zeichnung 
schematisch dargestellt und im folgenden unter Bezug- 55 
nahme auf die Zeichnung naher erlautert. 

Die einzige Figur zeigt in schematischer Darstellung den 
Prinzipaufbau eines erfindungsgemaBen Brennstoffzellen- 
systems. 

Das in der Figur dargestellte Brennstoffzellensystem um- so 
faBt eine Brennstoffzelle 10, die aus einem Anodenraum 12 
und einem Kathodenraum 14 besteht, die durch eine proto- 
nenleitende Membran 16 voneinander geLrennt sind. Uber 
eine Anodenzuleitung 18 wird dem Anodenraum 12 ein 
flussiges Kuhlmittel/Brennstoff-Gemisch zugeflihrt. Als 65 
Brennstoff kann hierbei jede bei Zimmertemperatur flussige 
und elektrochemisch oxidierbare Substanz mit der allgemei- 
nen Strukturformel H-[-CH 2 0-] n -Y mit 1 < n < 5 und 
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Y=H oder Y=CH3 verwendet werden. Das Brennstoffzellen- 
system des dargestellten Ausfiihrungsbeispieles wird mit 
fliissigem Methanol als Brennstoff und Wasser als Kuhlmit- 
tel betrieben. Obwohl im folgenden nur noch die Verwen- 
dung eines Wasser/Methanol-Gemisches beschrieben wird, 
soil der Schutzbereich dieser Anmeldung jedoch nicht auf 
dieses Ausfuhrungsbeispiel beschrankt sein. Als KOhlmittel 
kommen insbesondere auch Flussigkeiten oder ionische be- 
ziehungsweise nicht-ionische Zusatze zum Wasser mit gu- 
ten Frostschutzeigenschaften in Frage. Bei den moglichen 
Brcnnstoffcn handclt cs sich bcispiclswcisc um verzweigtc 
Varianten obiger aUgemeiner Formel, wie zum Beispiel Di- 
oder Trimethoxymethan. 

In den Kathodenraum 14 wird iiber eine Kathodenzulei- 
tung 20 ein sauerstoffhaltiges Gas geleitet. GemaB dem dar- 
gestellten Ausfiihrungsbeispiel wird.hierzu Umgebungsluft 
verwendet. In der Brennstoffzelle 10 wird der Brennstoff an 
der Anode oxidiert, der LuftsauerstofF an der Kathode redu- 
ziert. Hierzu wird die protonenleitende Membran 16 auf den 
entsprechenden Oberflachen mit geeigneten Katalysatoren 
bscchichtct. ^/cn der Ancdcriseiic konncn nun Protonen 
durch die protonenleitende Membran 16 wandern und sich 
an der Kathodenseite mit den Sauerstoffionen zu Wasser 
verbinden. Bei dieser elektrochemischen Reaktion entsteht 
zwischen den beiden Elcktrodcn cine Spannung. Durch Par- 
allel- beziehungsweise Hintereinanderschaltung Yieler sol- 
cher Zellen zu einem sogenannten Stack konnen Spannun- 
gen und Stromstarken erreicht werden, die zum Antrieb ei- 
nes Fahrzeugs ausreichen. 

Als Produkt entsteht am Anodenausgang ein mit Wasser 
und Methanol angereichertes Kohlendioxidgas. Dieses Fliis- 
sigkeits-/(jasgemisch wird iiber eine Anodenableitung 22 
aus dem Anodenraum 12 abgefuhrt. Die Restsauerstoff und 
Wasserdampf enthaltende Kathodenabluft wird Uber eine 
Kathodenabgasleitung 24 abgefuhrt. Um einen guten Wir- 
kungsgrad zu erhalten, wird die Umgebungsluft im Katho-' 
denraum 14 mit Uberdruck bereitgestellt. Hierzu ist in der 
Kathodenzuleitung 20 eirr mit Hilfe eines Elektromotors 26 
angctricbcncr Komprcssor 28 angcordnct, der den gc- 
wiinschten Luftmassenstrom ansaugt und auf das erforderli- 
che Druckniveau verdichtet. Beim Betrieb mit Umgebungs- 
luft wird auBerdem vorzugsweise im Eintrittsbereich der 
Kathodenzuleitung 20 stromauf des Kompressors 28 ein 
nicht dargestellter Luftfiiter vorgesehen. Ein Teil der fur die 
Komprimierung der Umgebungsluft benotigten Energie 
kann mit Hilfe eines in der Kathodenabgasleitung 24 ange- 
ordneten Expanders 32 zuriickgewonnen werden. Vorzugs- 
weise sind der Kompressor 28, der Expander 32 und der 
Elektromotor 26 auf einer gemeinsamen Welle angeordnet. 
Die Regelung der Brennstoff zellenleistung erfolgt durch 
Steuerung oder Regelung der Kompressordrehzahl und da- 
mit des zur Verfugung stehenden Luftmassenstromes. 

Auf der Anodcnscitc wird das Wasscr/Mcthanol-Gcmisch 
mit Hilfe einer Pumpe 34 bei einem vorgegebenen Druck 
zirkuliert, um an der Anode standig ein Uberangebot an 
Brennstoff zu gewahrleisten. ErfindungsgemaB wird der 
Anodenkreislauf mit erhdhtem Druck, das heiBt > 2,5 bara, 
betrieben. Das Verhaltnis von Wasser zu Methanol in der 
Anodenzuleitung 18 wird mit Hilfe eines Sensors 36 einge- 
stellt, der die Methanolkonzentration in der Anodenzulei- 
tung 18 miBt. In Abhangigkeit von diesem Sensorsignal er- 
folgt dann eine Konzentrationsregelung fUr das Wasser/Me- 
thanol-Gemisch, wobei das fiiissige Methanol aus einem 
Methanoltank 38 uber eine Methanolzufulirungsleitung 40 
zugefUhrt und mit Ililfe einer nicht naher gezeigten Ein- 
spritzdiise 44 in die Anodenzuleitung 18 eingespritzt wird. 
Der Einspritzdruck wird durch eine in der Methanolzufuh- 
rungsleitung 40 angeordnete Einspritzpumpe 42 erzeugt. 



DE 199 08 099 A 1 



Dem Anodenraum 12 wird somit standig ein Wasser/Metha- 
nol-Gemisch mit konstanter Methanolkonzentration zuge- 
fuhrt. 

Aus dem durch die Anodenableitung 22 abgefuhrten 
Riissigkeits-ZGasgemisch muB nun das mit Methanol- und 5 
Wasserdampf angereicherte Kohlendioxid abgetrennt wer- 
den. Dazu ist beispielsweise eine Aufteilung des Anoden- 
kreislaufes in einen Umwalzkreis U und einen Kiihlkreis K 
moglich. In dem daigestellten Ausfuhrungsbeispiel teilt sich 
hierzu die Anodenableitung 22 in eine Kuhlleitung 48 und 10 
cine Umwalzleitung 50. 

Die Umwalzleitung 50 fuhrt zu einem Gasabscheider 52, 
in welchem das Kohlendioxid abgetrennt wird. Das in dem 
Gasabscheider 52 verbleibende Wasser/Methanol-Gemisch 
wird iiber eine Leitung 54 in die Anodenzuleitung 18 zu- 15 
ruckgefiihrt. 

Das in dem Gasabscheider 52 abgetrennte feuchte Koh- 
lendioxidgas wird in einem Kuhler 56 auf eine moglichst 
niedrige Temperatur abgekuhlt und in einem nachgeordne- 
ten Wasserabscheider 58 wird weiteres Methanol und Was- 20 



oxid nut einem geringen Gehalt an Restmethanol wird iiber 
eine Leitung 60 der Kathodenabgasleitung 24 zugefuhrt, wo 
es mit der sauerstoffreichen Kathodenabluft vermischt und 
in cincm in der Kathodenabgasleitung 24 stromab der Ein- 25 
miindung der Leitung 60 angeordneten Abgaskataiy sator 62 
zu Kohlendioxid und Wasserdampf urngesetzt wird, Um zu- 
mindest einen Teil des Wasserdampfes als Wasser aus der 
Kathodenabluft abzutrennen, sind stromauf und stromab des 
Expanders 32 zwei weitere Wasserabscheider 64, 66 in der 30 
Kathodenabgasleitung 24 angeordnet. Hierbei dient der Ex- 
pander 32 als kompakte Kondensationsturbine, an deren 
Ausgang wiederum ein Teil des Wasserdampfes auskonden- 
siert. Zusatzlich wird die Kathodenabluft im Anschlufi an 
den Abgaskatalysator 62 mit Hilfe eines Warmetauschers 68 35 
und eines dem Warmetauscher 68 zugeordneten, nicht naher 
dargestellten Temperatursensors auf ein vorgegebenes Tem- 
peraturniveau heruntergekuhlt. Erst durch diese Kombina- 
tion von Tcmpcraturrcgclung und Kondensationsturbine 
kann ein positiver Wasserhaushalt des Gesamtsystems ge- 40 
wahrleistet werden. Das in den Wasserabscheidern 64, 66 
gesammelte Wasser wird anschlieBend iiber eine Ruckspei- 
seleitung 70 mit integrierter Riickspeisepumpe 72 in den. 
noch zu beschreibenden Kiihlkreis zuriickgeleitet. 

In dem Kiihlkreis K ist stromab des Anodenausganges in 45 
der Kuhlleitung 48 ein Kuhler 46 zum Kuhlen des Fliissig- 
keits-/Gasgemisches vorgesehen. Der Ausgang des Kuhlers 
ist iiber eine Weiterfiihrung der Kuhlleitung 48 an einen Io- 
nentauscher 74 angeschlossen. Der Ionentauscher 74 dient 
zum Sammeln und Reinigen des von dem Kuhler 64 sowie 50 
von dem Wasserabscheider 58 kommenden Wasser/Metha- 
nol- Gemisches sowie des iiber die Riickspeiseleitung 70 in 
den Kuhlstrom zuriickgclcitctcn kathodenscitig angcfallc- 
nen Produktwassers. Der Ausgang des Ionentauschers 74 ist 
iiber eine Leitung 76 stromauf des Gasabscheiders 52 der 55 
Umwalzleitung 50 zugefuhrt, wobei in der Leitung 76 in 
Stromungsrichtung ein Rucksperrventil 82 und ein Hand- 
ventil 84 vorgesehen sind. 

tJber die Leitung 50 des Umwalzkreises U wird das Ge- 
misch dem Gasabscheider 52 zugefuhrt, wo wie vorstehend 60 
beschrieben das Kohlendioxidgas abgeschieden wird. Das 
verbleibende Wasser/Methanol-Gemisch wird iiber die Lei- 
tung 50 der Anodenzuleitung 18 wieder zugetiihrL, wobei 
iiber die Einspritzpurnpe 42 neues Methanol eingespritzt 
wird. Nach Erreichen der Detriebstemperatur wird das Ther- 65 
mostatventil 80 in Abhangigkeit der am Eingang des Ano- 
denraurnes 12 gemessenen Temperatur derart geschaltet, 
daB ein gegebener Anteil des Hussigkeits-/Gasgernisches 



durch den Kiihlkreis K und den Kuhler 46 lauft. 

Das dem Ionentauscher 74 nachgeschaltete Handventil 84 
wird so eingestellt, daB ein bestimmter Anteil (beispiels- 
weise 10%) des durch den Kuhler 46 flieBenden Gemisches 
durch den Ionentauscher 74 geleitet wird. Der restliche An- 
teil des Gemisches wird nach dem Kiihler 46 iiber das Ther- 
mostatventil 80 dem Gasabscheider zugefuhrt 

Um den Kuhler 56 moglichst effizient betreiben zu kbn- 
hen muB er mit moglichst hohem Temperaturgefalle beuie- 
ben werden. Hierzu wird er erfindungsgemaB mit einem 
Umgcbungstcmpcratur aufweisenden Medium gckiihlt. Vor- 
zugsweise wird der Kuhler 56 daher mit Umgebungsluft be- 
aufschlagt. Dies kann zum einen dadurch erfolgen, daB er 
mit Hilfe des in die Kathodenzuleitung zugefuhrten sauer- 
stoffhaltigen Gases gekiihlt wird, wie es in der Zeichnung 
durch den in der Kathodenzuleitung 20 eingangsseitig ange- 
ordneten Kuhler 57 und die Verbindungsieitung 59 scherna- 
dsch darges teilt ist. Wird das System in ein Fahrzeug, bei- 
spielsweise ein mit Hilfe von Brennstoffzellen betriebenes 
Elektrofahrzeug, integriert, so kann der Kuhler 56 jedoch 
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somit mit der Umgebungsluft beaufechlagt werden. 
Patentanspriiche 

1. Brenns toff zellensy stem mit einem Anodenraum 
(12) und einem Kathodenraum (14), die durch eine pro- 
tonenleitende Membran (16) voneinander getrennt 
sind, mit einer Kathodenzuleitung (20) zur Zufuhr von 
sauerstolfhaltigem Gas zum Kathodenraum (14), einer 
Anodenzuleitung (18) zur Zufuhr eines fliissigen Kiihl- 
mittel/Brennstoff- Gemisches zum Anodenraum (12), 
wobei der Anodenraum (12) in einem einen Gasab- 
scheider (52) und eine Pumpe (34) umfassenden Ano- 
denkreislauf angeordnet ist, und wobei im Abscheide- 
gasstrom des Gasabscheiders (52) in S tromungsrich- 
tung ein Kuhler (56) und ein Wasserabscheider (56) an- 
geordnet sind, dadurch gekennzeichnet, daB der Ano- 
dcnkrcislauf cincn Bctricbsdruck von mindestens 2,5 
bara aufweist und daB der Kuhler (56) mit einem Um- 
gebungstemperatur aufweisenden Medium gekiihlt 
wird. 

2. Brennstoffzellensystem nach Anspruch 1, dadurch 
gekennzeichnet, daB der Kuhler (56) mit Hilfe des in 
die Kathodenzuleitung (20) zugefuhrten sauerstoffhal- 
Ugen Gases gekiihlt wird. 

3. Brennstoffzellensystem nach Anspruch 1, dadurch 
gekennzeichnet, daB es in einem Fahrzeug angeordnet 
ist und daB der Kiihler (56) in den Fahrzeugktihlkreis- 
lauf integriert ist. 
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